°MENT COOPERATION TRE' ~Y 



PCT/DE99/02582 



From the INTERNATIONAL BUREAU 



PCT 

NOTIFICATION OF ELECTION 

(PCT Rule 61.2) 


To: 

Assistant Commissioner for Patents 
United States Patent and Trademark 
Office 
Box PCT 

Washington, D.C.20231 
ETATS-UNIS D'AMERIQUE 

in its capacity as elected Office 


Date of mailing (day/month/year) 

30 March 2000 (30.03.00) 


International application No. 
PCT/DE99/02582 


Applicant's or agent's file reference 
DD2911PCT 


International filing date (day/month/year) 

13 August 1999 (13.08.99) 


Priority date (day/month/year) 
28 August 1998 (28.08.98) 


Applicant 

NOTHE, Axel et al 





1. The designated Office is hereby notified of its election made: 



I X I in the demand filed with the International Preliminary Examining Authority on: 

29 February 2000 (29.02.00) 

I | in a notice effecting later election filed with the International Bureau on: 



2. The election | X| 

□ 



was not 



made before the expiration of 19 months from the priority date or, where Rule 32 applies, within the time limit under 
Rule 32.2(b). 





The International Bureau of WIPO 
34, chemin des Colombettes 
1211 Geneva 20, Switzerland 


Authorized officer 

Diana Nissen 




Facsimile No.: (41-22) 740.14.35 


Telephone No.: (41-22) 338,83.38 




Form PCT/1B/331 (July 1992) 




3201331 



Copy for the Elected Office (EO/US) 

^TENT COOPERATION TR FY 



PCT/DE99/02582 



PCT 

NOTIFICATION OF THE RECORDING 
OF A CHANGE 

(PCT Rule 92bis.1 and 
Administrative Instructions, Section 422) 



Date of mailing {day/month/yea r) 
29 January 2001 (29.01.01) 



Applicant's or agent's file reference 
DD2911PCT 



From the INTERNATIONAL BUREAU 



To: 



BOEHMERT& BOEHMERT 
Hollerallee 32 
D-28209 Bremen 
ALLEMAGNE 



International application No. 
PCT/DE99/02582 



IMPORTANT NOTIFICATION 



International filing date (day/month/year) 
13 August 1999(13.08.99) 




1- The following indications appeared on record 



the applicant 



□ 



the inventor 



Name and Address 

FLACHGLAS AKTIENGESELLSCHAFT 
Siemensstrasse 3 
D-90766 Furth 
Germany 



Q the agent Q the common representative 



State of Nationality 
DE 

Telephone No. 



State of Residence 
DE 



Facsimile No. 



Teleprinter No. 



2 □ r^'' BUrea g re . b : n0tifieS aP £T th9t f °»™<^°° has been recorded concernin,: 



the name 



the address 



Name and Address 

PILKINGTON DEUTSCHLAND AG 
Haydnstrasse 19 
45884 Gelsenkirchen 
Germany 



□ 

the nationality Q 

the residence 



3. Further observations, if necessary: 



A copy of this notification has been sent to: 
[ X[ the receiving Office 

□ 

the International Searching Authority 

□ 

the International Preliminary Examining Authority 



State of Nationality 
DE 

Telephone No. 



State of Residence 
DE 



Facsimile No. 



Teleprinter No. 



| | tn © designated Offices concerned 
[Xj the elected Offices concerned 
| [ other: 



The International Bureau of WIPO 
34, chemin des Colombettes 
1211 Geneva 20, Switzerland 



Facsimile No.: (41-22) 740.14.35 



Authorized officer 

Margret Fourne-Godbersen 
Telephone No.: (41-22) 338.83.38 



Form PCT/IB/306 (March 1994) 



003801534 



/VI 



VERTRA^JBER DIE INTERNATIONALE ZUJfcMMENARBEIT 
^■JF DEM GEBIET DES PATENT^pENS 

PCT 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(Artikel 18 sowie Regeln 43 und 44 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 
DD2911PCT 


WEITERES siehe Mitteilung uber die Ubermittlung des internationalen 

Recherchenberichts (Formblatt PCT/ISA/220) sowie, soweit 
VORGEHEN zutreffend, nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/DE 99/02582 


Internationales Anmeldedatum 
(T ag/Monat/Jahr) 

13/08/1999 


(Fruhestes) Prioritatsdatum (Tag/Monat/Jahr) 

28/08/1998 


Anmelder 

FLACHGLAS AKTIENGESELLSCHAFT et al . 



Dieser internationale Recherchenbericht wurde von der Internationalen Recherchenbehorde erstellt und wird dem Anmelder gemafl 
Artikel 18 Obermittelt. Eine Kopie wird dem Internationalen Buroubermittelt. 

Dieser internationale Recherchenbericht umfaGt insgesamt _2 Blatter. 

PH Daruber hinaus liegt ihm jeweils eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bei. 



1. Grundlage des Berichts 

a. Hinsichtlich der Sprache ist die internationale Recherche auf der Grundlage der internationalen Anmeldung in der Sprache 
durchgefuhrt worden, in der sie eingereicht wurde, sofern unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

| | Die internationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der Behorde eingereichten Ubersetzung der internationalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

b. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die internationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das 

| | in der internationalen Anmeldung in Schriflicher Form enthalten ist. 

zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 
bei der Behorde nachtraglich in schriftiicher Form eingereicht worden ist. 
bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

Die Erklarung, daf3 das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den Offenbarungsgehalt der 
internationalen Anmeldung tm Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

Die Erktarung, dafl die in computerlesbarer Form erfaBten Informationen dem schhftlichen Sequenzprotokoll entsprechen, 
wurde vorgelegt. 

Bestimmte Anspruche haben sich als nicht recherchierbar erwiesen (siehe Feld I). 
Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung (siehe Feld II). 



□ 
□ 
□ 
□ 

□ 



2. 
3. 



□ 
□ 



Hinsichtlich der Bezeichnung der Erfindung 

[X] wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
| | wurde der Wortlaut von der Behorde wie folgt festgesetzt: 



Hinsichtlich der Zusammenfassung 

wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
— wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld III angegebenen Fassung von der Behdrde festgesetzt. Der 
I | Anmelder kann der Behorde innerhalb eines Monats nach dem Datum der Absendung dieses internationalen 

Recherchenberichts eine Stellungnahme vorlegen. 

Folgende Abbildung der Zeichnungen ist mit der Zusammenfassung zu veroffentfichen: Abb. Nr. _] 



PH wie vom Anmelder vorgeschlagen Q keine der Abb. 

[ | weil der Anmelder selbst keine Abbildung vorgeschlagen hat. 
| | weil diese Abbildung die Erfindung besser kennzeichnet 



Formblatt PCT/ISA/210 (Blatt 1) (Ju!i 1998) 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



A. KLASSIFIZIERUNG DES ANMELDUrTOSGEGENSTANDES 

IPK 7 C23C14/08 G02F1/15 C09K9/00 



Nach der Intemationalen Patenttdassifikation (IPK) Oder nach der nationaJen K lass Kikat ion und der IPK 



Internationales Aktenzeichen 

T/DE 99/02582 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recherchierter Mindestprufstoff (Klassifikationssystem und Klassifikationssymbole ) 

IPK 7 C23C C09K 



Recherchierte aber nicht zum Mindestprufstoff gehorende Veroftentlichungen, so we it diese unterdie recherchierten Gebiete fallen 



Wahrend der intemationalen Recherche konsuttierte elektronische Datenbank (Name der Datenbank und evtl. verwendete Suchbegriffe) 



C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie" Bezeichnung der Veroffentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 



Betr. Anspruch Nr. 



WO 96 06203 A (OPTICAL COATING LABORATORY 
INC) 29. Februar 1996 (1996-02-29) 
Seite 1, Zeile 29 -Seite 3, Zeile 5 
Absatz '0000! 

DE 43 05 414 A (LINDE AG) 
25. August 1994 (1994-08-25) 
Anspruche 1,2 



12,13 
1-11 

1-11 



□ 



Weitere Veroftentlichungen sind der Fortsetzung von Feld C zu 
entnehmen 



Siehe Anhang Patentfamilie 



• Besondere Kategorien von angegebenen Veroftentlichungen 

"A" Veroffentlichung, die den allgemeinen Stand der Technik definiert, 
aber nicht als besonders bedeutsam anzusehen ist 

"E" alteres Ookument, das jedoch erst am oder nach dem intemationalen 
Anmeldedatum veroffentlicht worden ist 

-L** Veroffentlichung, die geeignet ist, einen Prioritatsanspruch zweifelhaft er- 
scheinen zu tassen, oder durch die das Veroffentlichungsdatum einer 
anderen im Recherchenbericht genannten Veroffentlichung belegt werden 
soil oder die a us einem anderen be sonde re n Grund angegeben ist (wie 
ausgefuhrt) 

"O" Veroffentlichung, die sich auf eine mundliche Offenbarung, 

eine Benutzung, eine Ausstellung oder and ere MaBnahmen bezieht 

°P" Veroffentlichung, die vor dem intemationalen Anmeldedatum, aber nach 
dem beanspruchten Prioritatsdatum veroffentlicht worden ist 



*T" Spate re Veroffentlichung, die nach dem intemationalen Anmeldedatum 
oder dem Prioritatsdatum veroffentlicht worden ist und m it der 
Anmeldung nicht kollidiert, sondern nur zum Verstandnis des der 
Erfindung zugrundeliegenden Prinzips oder der ihr zugrundeliegenden 
Theorie angegeben ist 
"X" Veroffentlichung von besonderer F3edeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann allein aufgrund dteser Veroffentlichung nicht als neu oder auf 
erf inderischer Tatigkert beruhend betrachtet werden 
Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann nicht als auf erfinderischer Tatigkert beruhend betrachtet 
werden, wenn die Veroffentlichung mit einer Oder mehreren anderen 
Veroffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und 
diese Verbindung fur einen Fachmann naheliegend ist 

Veroffentlichung, die Mitglied derselben Patentfamilie ist 



Datum des Abschlusses der intemationalen Recherche 



4. Februar 2000 



Absendedatum des intemationalen Recherche nberichts 



11/02/2000 



Name und Postanschrift der Intemationalen Recherchenbe horde 
Europaisches Patentamt, P.B. 5818 Patentlaan 2 
NL - 2280 HV Rijswijk 
Tel. (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl, 
Fax: (+31-70) 340-3016 



Bevollmachtigter Bediensteter 



Ekhult, H 



FormWatt PCT/ISA/210 (Blatt 2) (Jufi 1 992) 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 

nation on patent family members 



Patent document 
cited in search report 



Publication 
date 



nternational Application No 

T/DE 99/02582 



Patent family 
member(s) 



Publication 
date 



WO 9606203 



29-02-1996 



EP 
JP 



0776383 A 
10501847 T 



04-06-1997 
17-02-1998 



DE 4305414 A 25-08-1994 NONE 



Form PCT/1SA/210 (patent family annex) (July 1992) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



I. Grundiage des Berichts 

1 . Dieser Bericht wurde erstellt auf der Grundiage (Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
Artiket 14 hin vorgelegt wurden, gelten im Rahmen dieses Berichts afs "ursprunglich eingereicht" und sind ihm 
nicht beigefugt, weil sie keine Anderungen enthatten.): 

Beschreibung, Seiten: 

1,2,4-8 ursprungliche Fassung 

3,3a eingegangen am 29/06/2000 mit Schreiben vom 28/06/2000 

Patentanspriiche, Nr.: 

1-13 ursprungliche Fassung 

Zeichnungen, Blatter: 

1/1 ursprungliche Fassung 

2. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

3. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behdrde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)): 

4. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 




Internationales Aktenzeicher/ PCT/DE99/02582 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Felder l-VIII, Blatt 1) (Januar 1994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/DE99/02582 



V. B grundete F ststellung nach Artik I 35(2) hinsichtlich der Neuh it, der erf inderischen Tatigkert und d r 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit(N) Ja: Anspruche 1-13 

Nein: Anspruche 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 1-13 

Nein: Anspruche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1-13 

Nein: Anspruche 

2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Felder l-VIII, Blatt 2) (Januar 1994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/DE99/02582 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



1. SektionV: 

Die Dokumente des Internationalen Recherchenberichtes werden wie folgt als relevant 
betrachtet: 

D1 = WO 96 06203 A (OPTICAL COATING LABORATORY INC) 29. Februar 1996 
(1996-02-29) 

D2 = DE 43 05 414 A (LINDE AG) 25. August 1994 (1994-08-25) 

1.1 Die vorliegenden Anspruche 12-13 werden als Produktanspruche "per se" 
interpretiert. Das bedeutet, daf3 die Gegenstande dieser Anspruche (elektrochrome 
Elemente) neu und erfinderisch sein mussen, unabhangig von ihrer beabsichtigten 
Verwendung oder ihrem Herstellungsverfahren. Daher ist jedes Dokument, das einen 
solchen beanspruchten Gegenstand offenbart, als neuheitsschadlich fur diesen Gegen- 
stand zu betrachten - sogar, wenn dieser Gegenstand nach einem anderen Verfahren 
hergestellt wurde oder fur einen anderen Zweck verwendet wird. 

1.2 Dokument D1 offenbart die Herstellung elektrochromer Elemente (vgl. Figuren 1 A- 
1B; Seite 1, Zeile 29 bis Seite 3, Zeile 5) durch Beschichtung mit W0 3 , Nb 2 O s , V 2 O s , 
NiO oder Ir0 2 etc. mittels reaktiven Sputterns in einer Atmosphare von Sauerstoff und 
Argon (vgl. Anspruche 1-13; Seite 10, Zeile 30 bis Seite 14, Zeile 16; Beispiele 1-4). 
Damit weisen die gemaB D1 hergestellten elektrochromen Elemente auch keinen 
Kohlenstoff auf, der gemaB vorliegender Anmeldung (vgl. Seite 5, zweiter voller 
Absatz) in einigen Atomprozent enthalten ist. 

Der Zusatz von Kohlenwasserstoffen zu dieser Sputteratmosphare wird in D1 weder 
erwahnt noch nahegelegt, obwohl die Abscheidung von anderen definierten Schichten 
wie Nitriden, Oxynitriden, Karbiden etc. erwahnt wird (vgl. Seite 17, Zeile 20 bis Seite 
18, Zeile 21). Insbesondere wird in D1 nicht erwahnt, daB ein derartiger Zusatz bei der 
Abscheidung der elektrochromen Schicht zu einer Verringerung der Blindladung fiihrt. 

1.3 Dokument D2 offenbart ganz allgemein ein Verfahren zum Beschichten eines 
Substrates (insbesondere Glas) mit einer Metalloxidschicht, insbesondere Zinnoxid 
mittels Sputterns in einer Atmosphare mit einer ausgewogen oxidierend wie 
reduzierend wirkenden Basisgasmischung, die aus zumindestens je 20 Vol.% 



Formblatt PCT/Beiblattf409 (Btatt 1) (EPA- April 1997) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/DE99/02582 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



Sauerstoff, Wasserstoff und einem gasformigen Kohlenwasserstoff oder halogeniertem 
Kohlenwasserstoff, optional mit 5-40 Vol.% Argon, besteht (vgl. Anspruche 1-2). Diese 
Gasmischung verhindert das Zuwachsen des Targets mit Oxiden (vgl. Spalte 1, Zeilen 
13-37; Spalte 2, Zeile 40-43). 

Die Herstellung elektrochromer Schichten bzw. von elektrochromen Elementen wird in 
D2 nirgends erwahnt. Das Dokument D2 laBt sich somit auch nicht in naheliegender 
Weise mit D1 kombinieren, da D1 eine vollig andere Aufgabenstellung aufweist. 

1.4 Aus dem Obenstehenden ergibt sich, daB die Anspruche 1-13 die Erfordernisse 
der Artikel 33(2) und (3) PCT erfullen. Die gewerbliche Anwendbarkeit des 
beanspruchten Verfahrens bzw. der elektrochromen Elemente ist offensichtlich. 



Formblatt PCT/Beiblatt/409 (Blatt 2) (EPA- April 1997) 



, 29-06-2000 



pc DE 009902582 



:-3-: 



• • • • • •«« • ♦ 



stisch zunimmt Ein lang andauernder KonditionierungsprozeB verteuert aber die Produktion 
und ist somit unerwunscht. Nach dem Stand der Technik hergestellte elektrochrome Schichten 
verfiigen auBerdem haufig uber eine unzureichende Speicherkapazitat oder eine zu geringe 
EinfarbeefELzienz (Verhaltnis aus Transmissionshub zu interkalierter Ladung pro Flachenein- 
heit). 



Die WO 96/06203A offenbart die Herstellung elektrochromer Elemente durch Beschichtxmg 
mit W0 3 , Nb 2 0 5 , V 2 0 5 , NiO oder I1O2 mittels reaktiven Sputtems in einer Atmosphare aus 
SauerstofF und Argon. 

Aus der GB 2 086 601 A ist ein Verfahren gemaB dem OberbegrifF von Anspruch 1 bekannt. 
Der Beschichtungsatmosphare warden gemaB dieser Veroffentlichung Sauerstofifund Wasser- 
stoffdampf zugesetzt, urn ausgehend von metallischen Targets elektrochrome Hydroxid- 
schichten herzustellen. Als gegeniiber der Kathodenzerstaubung mit einer Wasserdampf ent- 
haltenden Beschichtungsatmosphare klar bevorzugtes Beschichtungsverfahren wird das reak- 
tive Ionenplattieren unter Wasserdampfeusatz angewendet. Die so hergestellten elektrochro- 
men Schichten werden fur die Fertigung von elektrochromen Displays genutzt, bei denen H 4 - 
Ionen als Ladungstrager zum Einsatz kommen. In einern groBtechnischen SputterprozeB ist 
der Zusatz von Wasserdampf zur Beschichtungsatmosphare nur sehr schwierig zu kontrollie- 
ren und fuhrt zu groBen UngleichmaBigkeiten in den Schichteigenschaflen und in der 
Schichtdickenverteilung. 



Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren bereitzustellen, mit dem durch Ka- 
thodenzerstaubung elektrochrome Schichten mit allenfalls geringer positiver oder sogar nega- 
tiver Blindladung herstellbar sind. Mit dem Verfahren sollen auBerdem elektrochrome 
Schichten mif hoher Speicherkapazitat (Au&ahmefahigkeit) fur positiv geladene Ionen, insbe- 
sondere HT-Ionen oder Li + -Ionen, herstellbar sein. Dabei soil das Beschichtungsverfahren ein- 
facher zu kontroUieren sein als die Kathodenzerstaubung in einer Beschichtungsatmosphare 
mit Wasserdampfzusatz. 



GEANDERTES BUTT 



.29-06-2000 pc DE 009902582 



Zur Losung dieser Aufgabe schlagt die Erfindung vor, daB der Beschichtungsatmosphare 
mindestens ein gasformiger KohlenwasserstofiF zugesetzt wird Besonders geeignet sind dabei 
die gesattigten Kohlenwasserstoffe, und dabei vor allem Methan. Dieser gasformige gesattigte 
KohlenwasserstofiF zeichnet sich durch ein besonders hohes Verhaltnis von Wasserstoflf zu 
KohlenstofiF je Molekiil aus. Es hat sich gezeigt, daS die angestrebten Wirkungen des erfin- 
dungsgemaBen Zusatzes zur Beschichtungsatmosphare dann am besten erreicht wird, wenn 
das Verhaltnis von WasserstofiFzu Kohlenstoff im Molekul des Kohlenwasserstoffe hoch ist, 
da bei zu hohem Kohlenstoffgehalt des Molekuls zuviel Kohlenstoff in die Schichten einge- 
baut wird, wodurch sich die elektrochromen Eigenschaften verschlechtern konnen. AuBerdem 
kann bei ei- 



GEANDERTES BLA7T 



VERTRAG UB 



1^1 



DIE INTERNATIONALE ZUSAMMENARBEIT AUF DEM 
GEBIET DES PATENTWESENS 



INTERNATIONALER VORLAUFI 



'5 



(Artikel 36 und Re^el 70 PCT) 



iER PRUFUNGSBERICHT 



I 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 
DD2911PCT 



WEITERES VORGEHE 



siehe Mitteilung uber die Ubersendung des internationalen 
vorlaufigen PrQfungsbericht (Formblatt PCT/IPEA/416) 



Internationales Aktenzeichen 
PCT/DE99/02582 



Internationales Ar\me\dedatum(Tag/Monat/Jahr) 
13/08/1999 



Prioritatsdatum (Tag/Monat/Tag) 
28/08/1998 



Internationale Patentklassification (IPK) oder nationale Wassifikation und IPK 
C23C 14/08 



Anmelder 

FLACHGLAS AKTI ENG ES ELLSCH AFT et al. 



1 . Dieser internationale vorlaufige PrQfungsbericht wurde von der mit der internationale vorlaufigen PrQfung beauftragte 
Behorde erstellt und wird dem Anmelder gemaB Artikel 36 Qbermittelt. 



2. Dieser BERICHT umfafBt insgesamt 5 Blatter einschlieGlich dieses Deckblatts. 

S AuGerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich urn Blatter mit Beschreibungen, AnsprGchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinien zum PCT). 

Diese Anlagen umfassen insgesamt 2 Blatter. 



3, Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 



I 




Grundlage des Berichts 


II 


□ 


Prioritat 


III 


□ 


Keine Erstellung eines Gutachtens uber Neuheit, ertinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit 


IV 


□ 


Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 


V 




Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der ertinderische Tatigkeit und der 
gewerbliche Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 


VI 


□ 


Bestimmte angefuhrte Unterlagen 


VII 


□ 


Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 


VIII 


□ 


Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



Datum der Einreichung des Antrags 
29/02/2000 


Datum der Fertigstellung dieses Berichts 

•'U07.00 


Name und Postanschrift der mit der international vorlaufigen 
PrQfung beauftragten Behorde: 

Europaisches Patentamt 
X))) D-80298 Munchen 

C^l Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 

Fax: +49 89 2399 - 4465 


Bevollmachtigter Bediensteter >*£3«**\ 
Hahn,H (| # )) 

Tel. Nr. +49 89 2399 8450 X***^/ 



Formblatt PCT/IPE A/409 (Deckblatt) (Januar 1994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/DE99/02582 



I. Grundlage des Berichts 

1 . Dieser Bericht wurde erstellt auf der Grundlage (Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf erne Aufforderung nach 
Artikel 14 hin vorgefegt warden, gelten im Rahmen dieses Berichts als "ursprungiich eingereichf undsind ihm 
nicht beigefugt, weil sie keine Anderungen enthalten.): 

Beschreibung, Seiten: 

1,2,4-8 ursprungliche Fassung 

3,3a eingegangen am 29/06/2000 mit Schreiben vom 28/06/2000 

Patentanspruche, Nr.: 

1-13 ursprungliche Fassung 

Zeichnungen, Blatter: 

1/1 ursprungliche Fassung 

2. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

3. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprungiich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)): 

4. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/DE99/02582 



V. Begrundete Feststellung nach Art ike I 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und d r 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 1-13 

Nein: Anspruche 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 1-13 

Nein: Anspruche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1-13 

Nein: Anspruche 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/DE99/02582 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



1. SektionV: 

Die Dokumente des Internationalen Recherchenberichtes werden wie folgt als relevant 
betrachtet: 

D1 = WO 96 06203 A (OPTICAL COATING LABORATORY INC) 29. Februar 1996 
(1996-02-29) 

D2 = DE 43 05 414 A (LINDE AG) 25. August 1994 (1994-08-25) 

1.1 Die vorliegenden Anspruche 12-13 werden als Produktanspruche "per se" 
interpretiert. Das bedeutet, daG die Gegenstande dieser Anspruche (elektrochrome 
Elemente) neu und erfinderisch sein mussen, unabhangig von ihrer beabsichtigten 
Verwendung oder ihrem Herstellungsverfahren. Daher ist jedes Dokument, das einen 
solchen beanspruchten Gegenstand offenbart, als neuheitsschadlich fur diesen Gegen- 
stand zu betrachten - sogar, wenn dieser Gegenstand nach einem anderen Verfahren 
hergestellt wurde oder fur einen anderen Zweck verwendet wird. 

1.2 Dokument D1 offenbart die Herstellung elektrochromer Elemente (vgl. Figuren 1A- 
1B; Seite 1, Zeile 29 bis Seite 3, Zeile 5) durch Beschichtung mit W0 3 , Nb 2 0 5t V 2 0 5 , 
NiO oder Ir0 2 etc. mittels reaktiven Sputterns in einer Atmosphare von Sauerstoff und 
Argon (vgl. Anspruche 1-13; Seite 10, Zeile 30 bis Seite 14, Zeile. 16; Beispiele 1-4). 
Damit weisen die gemaB D1 hergestellten elektrochromen Elemente auch keinen 
Kohlenstoff auf, der gema3 vorliegender Anmeldung (vgl. Seite 5, zweiter voller 
Absatz) in einigen Atomprozent enthalten ist. 

Der Zusatz von Kohlenwasserstoffen zu dieser Sputteratmosphare wird in D1 weder 
erwahnt noch nahegelegt, obwohl die Abscheidung von anderen definierten Schichten 
wie Nitriden, Oxynitriden, Karbiden etc. erwahnt wird (vgl. Seite 17, Zeile 20 bis Seite 
18, Zeile 21). Insbesondere wird in D1 nicht erwahnt, da(3 ein derartiger Zusatz bei der 
Abscheidung der elektrochromen Schicht zu einer Verringerung der Blindladung fiihrt. 

1.3 Dokument D2 offenbart ganz allgemein ein Verfahren zum Beschichten eines 
Substrates (insbesondere Glas) mit einer Metalloxidschicht, insbesondere Zinnoxid 
mittels Sputterns in einer Atmosphare mit einer ausgewogen oxidierend wie 
reduzierend wirkenden Basisgasmischung, die aus zumindestens je 20 Vol.% 
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Sauerstoff, Wasserstoff und einem gasfdrmigen Kohlenwasserstoff Oder halogeniertem 
Kohlenwasserstoff, optional mit 5-40 Vol.% Argon, besteht (vgl. AnsprOche 1-2). Diese 
Gasmischung verhindert das Zuwachsen des Targets mit Oxiden (vgl. Spalte 1, Zeilen 
13-37; Spalte 2, Zeile 40-43). 

Die Herstellung elektrochromer Schichten bzw. von elektrochromen Elementen wird in 
D2 nirgends erwahnt. Das Dokument D2 laGt sich somit auch nicht in naheliegender 
Weise mit D1 kombinieren, da D1 eine vollig andere Aufgabenstellung aufweist. 

1.4 Aus dem Obenstehenden ergibt sich, daB die Anspruche 1-13 die Erfordernisse 
der Artikel 33(2) und (3) PCT erfullen. Die gewerbliche Anwendbarkeit des 
beanspruchten Verfahrens bzw. der elektrochromen Elemente ist offensichtlich. 
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stisch zunimmt Ein lang andauernder KonditionierungsprozeB verteuert aber die Production 
und ist somit unerwiinscht. Nach dem Stand der Tecbnik hergestellte elektrochrome Schichten 
verfiigen auBerdem haufig tiber eine unzureichende Speicherkapazitat oder eine zu geringe 
Einfarbeeffizienz (Verhaltnis aus Transmissionshub zu interkalierter Ladung pro Flachenein- 
heit). 



Die WO 96/06203A offenbart die Herstellung elektrochromer Elemente durch Beschichtung 
mit W0 3> Nb 2 0 5 , V 2 0 5 , NiO oder Ir0 2 mittels reaktiven Sputterns in einer Atmosphare aus 
Sauerstoff und Argon. 



Aus der GB 2 086 601 A ist ein Verfahren gemaB dem Oberbegriff von Anspruch 1 bekannt. 
Der Beschichtungsatmosphare werden gemaB dieser Veroffentlichung Sauerstoff und Wasser- 
stoffdampf zugesetzt, urn ausgehend von metallischen Targets elektrochrome Hydroxid- 
schichten herzustellen. Als gegenuber der Kathodenzerstaubung mit einer Wasserdampf ent- 
haltenden Beschichtungsatmosphare klar bevorzugtes Beschichtungsverfahren wird das reak- 
tive Ionenplattieren unter Wasserdampfzusatz angewendet. Die so hergestellten elektrochro- 
men Schichten werden fur die Fertigung von elektrochromen Displays genutzt, bei denen H 4 "- 
Ionen als Ladungstrager zum Einsatz kommen. In einem groBtechnischen SputterprozeB ist 
der Zusatz von Wasserdampf zur Beschichtungsatmosphare nur sehr schwierig zu kontrollie- 
ren und fuhrt zu groBen UngleichmaBigkeiten in den Schichteigenschaften und in der 
Schichtdickenverteilung. 

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren bereitzustellen, mit dem durch Ka- 
thodenzerstaubung elektrochrome Schichten mit allenfalls geringer positiver oder sogar nega- 
tiver BUndladung herstellbar sind. Mit dem Verfahren sollen auBerdem elektrochrome 
Schichten mit hoher Speicherkapazitat (Aufiaahmefahigkeit) fiir positiv geladene Ionen, insbe- 
sondere H^-Ionen oder Li + -Ionen, herstellbar sein. Dabei soil das Beschichtungsverfahren ein- 
facher zu kontrollieren sein als die Kathodenzerstaubung in einer Beschichtungsatmosphare 
mit Wasserdampfzusatz. 
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Zur Losung dieser Aufgabe schlagt die Erfindung vor, daB der Beschichtungsatmosphare 
mindestens ein gasformiger KohlenwasserstofF zugesetzt wird. Besonders geeignet sind dabei 
die gesattigten Kohlenwasserstoffe, und dabei vor allem Methan. Dieser gasfonnige gesattigte 
Kohlenwasserstoff zeichnet sich durch ein besonders hohes Verhaltnis von Wasserstofif zu 
KohlenstofFje Molekiil aus. Es hat sich gezeigt, daB die angestrebten Wirkungen des erfin- 
dungsgemafien Zusatzes zur Beschichtungsatmosphare dann am besten erreicht wird, wenn 
das Verhaltnis von Wasserstoff zu Kohlenstoff im Molekiil des Kohlenwasserstoffs hoch ist, 
da bei zu hohem Kohlenstoffgehalt des Molekiils zuviel Kohlenstoff in die Schichten einge- 
baut wird, wodurch sich die elektrochromen Eigenschaften verschlechtern konnen. AuBerdem 
kann bei ei- 
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1 1 the claims, Nos. 
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International application No. 
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V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step 
citations and explanations supporting such statement 


or industrial applicability; 


1. Statement 








Novelty (N) 


Claims 


] 


- 1 3 YES 




Claims 




NO 


Inventive step (IS) 


Claims 


1 


-13 YES 




Claims 




NO 


Industrial applicability (IA) 


Claims 


1 


-13 

YES 




Claims 




NO 



2. Citations and explanations 



The following international search report citations are considered 
relevant : 



Dl: WO-A-96/06203 (OPTICAL COATING LABORATORY INC), 29 February 

1996 (1996-02-29) 
D2: DE-A-43 05 414 (LINDE AG), 25 August 1994 (1994-08-25) 

1.1 Claims 12 and 13 are interpreted as product claims per se, 
which means that their subject matter (electrochromic 
elements) has to be novel and inventive irrespective of its 
intended use or the process of production. Consequently any 
document that discloses the claimed subject matter is 
considered prejudicial to the novelty of said subject 
matter, even if the latter is produced by a different 
process or used for a different purpose. 

1.2 Document Dl discloses the production of electrochromic 
elements (see Figures 1A and IB; page 1, line 29 to page 3, 
line 5) involving the application of a coating of W0 3 , Nb 2 0 5 , 
V 2 0 5 , NiO or Ir0 2 (etc.) by reactive sputtering in an 
atmosphere of oxygen and argon (see Claims 1-13; page 10, 
line 30 to page 14, line 16; Examples 1-4) . The 
electrochromic elements according to Dl do not contain 
carbon, which in the invention according to the present 
application is present in a proportion of several atom 
percent (see page 5, second full paragraph) . 
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The addition of hydrocarbons to the sputtering atmosphere is 
neither mentioned nor suggested in Dl, although mention is 
made of the deposition of other specified layers of, for 
example, nitrides, oxynitrides, carbides and so on (see page 
17, line 20 to page 18, line 21). In particular, Dl does not 
mention that this kind of addition during deposition of the 
electrochromic layer results in a reduction of the "dead 
charge" . 

Document D2 discloses in general terms a process for coating 
a substrate (in particular glass) with a layer of a metal 
oxide, in particular tin oxide, by sputtering in an 
atmosphere with a base gas mixture which has a balanced 
oxidising and reducing action and comprises at least 20 vol . % 
oxygen, at least 20 vol . % hydrogen and at least 20 vol . % of a 
gaseous or halogenated hydrocarbon, and optionally between 
5 vol.% and 40 vol . % argon (see Claims 1 and 2). This gas 
mixture prevents oxide formation on the target (see column 1, 
lines 13-37; column 2, lines 40-43) . 

D2 makes no mention of the production of electrochromic 
layers or electrochromic elements, and therefore its teaching 
cannot be combined in an obvious way with that of Dl, since 
the problem addressed in Dl is completely different. 

From the above points it is apparent that Claims 1-13 meet 
the requirements of PCT Article 33(2) and (3). The claimed 
process and electrochromic elements are clearly industrially 
applicable . 
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VERTRAG UBEl 



IE INTERNATIONALE ZUSflWMENARBEIT AUF DEM 
GEBIET DES PATENTWESENS 



PCT 

INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders oder AnwaJts 
DD2911PCT 


siehe Mitteilung Ober die Ubersendung des internationalen 
WEITERES VORGEHEN vorlaufigen Prufungsbericht (Formblatt PCT/IPEA/416) 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/DE99/02582 


Internationales Anme\deda\um(Tag/Monat/Jahr) 
13/08/1999' 


Prioritatsdatum (Tag/Monat/Tag) 
28/08/1998 


Internationale Patentklassification (IPK) oder nationale Klassifikation und IPK 
C23C 14/08 


Anmelder 






FLACHGLAS AKTIENGESELLSCHAFT et al. 





1 . Dieser Internationale vorlaufige Prufungsbericht wurde von der mit der internationale vorlaufigen Prufung beauftragte 
Behorde erstellt und wird dem Anmelder gemaG Artikel 36 ubermittelt. 

2. Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 5 Blatter einschlieBlich dieses Deckblatts, 

S AuBerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich um Blatter mit Beschreibungen, Anspruchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinien zum PCT) 

Diese Anlagen umfassen insgesamt 2 Blatter. 



3. Dieser Bericht enthaft Angaben zu folgenden Punkten: 



Grundlage des Berichts 
Prioritat 

Keine Erstellung eines Gutachtens uber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit 
Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 

Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderische Tatigkeit und der 
gewerbliche Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

Bestimmte angefuhrte Unterlagen 

Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 


□ 


VIII 


□ 



Datum der Einreichung des Antrags 
29/02/2000 



Datum der Fertigstellung dieses Berichts 

r 1 A. 07.00 



Name und Postanschrift der mit der internationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 
= Europaisches Patentamt 

D-80298 Munchen 
Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 

Fax: +49 89 2399 - 4465 



Bevollmachtigter Bediensteter 

Hahn, H 

Tel. Nr. +49 89 2399 8450 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/DE99/02582 



I. Grundlage d s Berichts 

1 . Dieser Bericht wurde ersteilt auf der Grundlage (Ersatzbfatter, die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
Artikef 14 hin vorgelegt warden, gelten im Rahmen dieses Berichts als "ursprunglich eingereicht" und sind ihm 
nicht beigefugt, weil sie keine Anderungen enthalten.): 

Beschreibung, Seiten: 

1,2,4-8 ursprungliche Fassung 

3,3a eingegangen am 29/06/2000 mit Schreiben vom 28/06/2000 

Patentanspruche, Nr.: 

1-13 ursprungliche Fassung 

Zeichnungen, Blatter: 

1/1 ursprungliche Fassung 

2. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

3. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen ersteilt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)): 

4. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 
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V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und d r 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 1-13 

Nein: Anspruche 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 1-13 

Nein: Anspruche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1-13 

Nein: Anspruche 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 
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1. SektionV: 

Die Dokumente des Internationalen Recherchenberichtes werden wie folgt als relevant 
betrachtet: 

D1 = WO 96 06203 A (OPTICAL COATING LABORATORY INC) 29. Februar 1996 
(1996-02-29) 

D2 = DE 43 05 414 A (LINDE AG) 25. August 1994 (1994-08-25) 

1.1 Die vorliegenden Anspruche 12-13 werden als Produktanspruche "per se" 
interpretiert. Das bedeutet, da(3 die Gegenstande dieser Anspruche (elektrochrome 
Elemente) neu und erfinderisch sein mussen, unabhangig von ihrer beabsichtigten 
Verwendung oder ihrem Herstellungsverfahren. Daher ist jedes Dokument, das einen 
solchen beanspruchten Gegenstand offenbart, als neuheitsschadlich fur diesen Gegen- 
stand zu betrachten - sogar, wenn dieser Gegenstand nach einem anderen Verfahren 
hergestellt wurde oder fur einen anderen Zweck verwendet wird. 

1.2 Dokument D1 offenbart die Herstellung elektrochromer Elemente (vgl. Figuren 1 A- 
1B; Seite 1, Zeile 29 bis Seite 3, Zeile 5) durch Beschichtung mit W0 3 , Nb 2 0 5 , V 2 O s , 
NiO oder Ir0 2 etc. mittels reaktiven Sputterns in einer Atmosphare von Sauerstoff und 
Argon (vgl. Anspruche 1-13; Seite 10, Zeile 30 bis Seite 14, Zeile 16; Beispiele 1-4). 
Damit weisen die gemaB D1 hergestellten elektrochromen Elemente auch keinen 
Kohlenstoff auf, der gemaG vorliegender Anmeldung (vgl. Seite 5, zweiter voller 
Absatz) in einigen Atomprozent enthalten ist. 

Der Zusatz von Kohlenwasserstoffen zu dieser Sputteratmosphare wird in D1 weder 
erwahnt noch nahegelegt, obwohl die Abscheidung von anderen definierten Schichten 
wie Nitriden, Oxynitriden, Karbiden etc. erwahnt wird (vgl. Seite 17, Zeile 20 bis Seite 
18, Zeile 21). Insbesondere wird in D1 nicht erwahnt, daG ein derartiger Zusatz bei der 
Abscheidung der elektrochromen Schicht zu einer Verringerung der Blindladung fuhrt. 

1.3 Dokument D2 offenbart ganz allgemein ein Verfahren zum Beschichten eines 
Substrates (insbesondere Glas) mit einer Metalloxidschicht, insbesondere Zinnoxid 
mittels Sputterns in einer Atmosphare mit einer ausgewogen oxidierend wie 
reduzierend wirkenden Basisgasmischung, die aus zumindestens je 20 Vol.% 
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Sauerstoff, Wasserstoff und einem gasformigen Kohlenwasserstoff oder halogeniertem 
Kohlenwasserstoff, optional mit 5-40 Vol.% Argon, besteht (vgl. Anspruche 1-2). Diese 
Gasmischung verhindert das Zuwachsen des Targets mit Oxiden (vgl. Spalte 1, Zeilen 
13-37; Spalte 2, Zeile 40-43). 

Die Herstellung elektrochromer Schichten bzw. von elektrochromen Elementen wird in 
D2 nirgends erwahnt. Das Dokument D2 laBt sich somit auch nicht in naheliegender 
Weise mit D1 kombinieren, da D1 eine vollig andere Aufgabenstellung aufweist. 

1.4 Aus dem Obenstehenden ergibt sich, daB die Anspruche 1-13 die Erfordernisse 
der Artikel 33(2) und (3) PCT erfullen. Die gewerbliche Anwendbarkeit des 
beanspruchten Verfahrens bzw. der elektrochromen Elemente ist offensichtlich. 



Formblatt PCTTBeiblatt/409 (Blatt 2) (EPA- April 1997) 



V 29-06-2000 



pc DE 009902582 



* * • * 



:-3 -: 



stisch zunimmt Ein lang andauernder KonditionierungsprozeB verteuert aber die Produktion 
und ist somit unerwiinscht. Nach dem Stand der Technik hergestellte elektrochrome Schichten 
verfiigen auBerdem haufig uber eine unzureichende Speicherkapazitat oder eine zu geringe 
Einfarbeeffizienz (Verhaltnis aus Transmissionshub zu interkalierter Ladung pro Flachenein- 
heit). 

Die WO 96/06203A ofFenbart die Herstellung elektrochromer Elemente durch Beschichtung 
mit W0 3 , Nb 2 05, V2O5, NiO oder I1O2 mittels reaktiven Sputterns in einer Atmosphare aus 
Sauerstoff und Argon. 

Aus der GB 2 086 601 A ist ein Verfahren gemaB dem Oberbegriff von Anspruch 1 bekannt. 
Der Beschichtungsatmosphare werden gemaB dieser Veroffentlichung Sauerstoff und Wasser- 
stoffdampf zugesetzt, urn ausgehend von metallischen Targets elektrochrome Hydroxid- 
schichten herzustellen. Als gegenuber der Kathodenzerstaubung mit einer Wasserdampf ent- 
haltenden Beschichtungsatmosphare klar bevorzugtes Beschichtungsverfahren wird das reak- 
tive Ionenplattieren unter Wasserdampfzusatz angewendet. Die so hergestellten elektrochro- 
men Schichten werden fur die Fertigung von elektrochromen Displays genutzt, bei denen H 4 "- 
Ionen als Ladungstrager zum Einsatz kommen. In einem groBtechnischen SputterprozeB ist 
der Zusatz von Wasserdampf zur Beschichtungsatmosphare nur sehr schwierig zu kontrollie- 
ren und fuhrt zu groBen UngleichmaBigkeiten in den Schichteigenschaften und in der 
Schichtdickenverteilung. 

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren bereitzustellen, mit dem durch Ka- 
thodenzerstaubung elektrochrome Schichten mit allenfalls geringer positiver oder sogar nega- 
tiver Blindladung herstellbar sind. Mit dem Verfahren sollen auBerdem elektrochrome 
Schichten mit hoher Speicherkapazitat (Aufiiahmefahigkeit) fur positiv geladene Ionen, insbe- 
sondere Ef^-Ionen oder Li + -Ionen, herstellbar sein. Dabei soli das Beschichtungsverfahren ein- 
facher zu kontrollieren sein als die Kathodenzerstaubung in einer Beschichtungsatmosphare 
mit Wasserdampfzusatz. 
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Zur Losung dieser Aufgabe schlagt die Erfindung vor, daB der Beschichtungsatmosphare 
mindestens ein gasformiger KohlenwasserstofF zugesetzt wird. Besonders geeignet sind dabei 
die gesattigten Kohlenwasserstoffe, und dabei vor allem Methan. Dieser gasformige gesattigte 
Kohlenwasserstoff zeichnet sich durch ein besonders hohes Verhaltnis von Wasserstofif zu 
KohlenstofFje Molekiil axis. Es hat sich gezeigt, daB die angestrebten Wirkungen des erfin- 
dungsgernaBen Zusatzes zur Beschichtungsatmosphare dann am besten erreicht wird, wenn 
das Verhaltnis von Wasserstoff zu Kphlenstoff im Molekiil des Kohlenwasserstoffs hoch ist, 
da bei zu hohem KohlenstofFgehalt des Molekuls zuviel KohlenstofFin die Schichten einge- 
baut wird, wodurch sich die elektrochromen Eigenschaften verschlechteni konnen. AuBerdem 
kann bei ei- 
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1. Section V: 

The documents of the International Search Report are considered relevant as indicated below: 

D1= WO 96 06203 A (OPTICAL COATING LABORATORY INC), February 29, 1996 (1996-02- 
29) 

D2 = DE 43 05 414 A (LINDE AG) August 25, 1994 (1994-08-25) 

1.1 The current Claims 12-13 are interpreted "per se n as product claims. In other words, the 
objects of these claims (electrochromic elements) must be novel and inventive, regardless of 
their intended use or their manufacturing process. Therefore any document that discloses an 
object like the one claimed must be considered adverse to the novelty of said object, even if 
said object was manufactured using a different method or process or is used for a different 
purpose. 

1 .2 Document D1 discloses the manufacture of electrochromic elements (see Figures 1 A- 
1B; Page 1, Line 29 to page 3, Line 5) by coating with W0 3) Nb 2 0 5 , V 2 0 5 , NiO or Ir0 2 etc. by 
reactive sputtering in an atmosphere of oxygen and argon (See Claims 1-13; Page 10, Line 30 
to Page 14, Column 16; Examples 1-4). Thus the electrochromic elements manufactured 
according to D1 also do not have any carbon which, according to this application (See Page 5, 
second full paragraph) is present in a few atomic per cent. 

The addition of hydrocarbons to this sputtering atmosphere is neither mentioned in D1 nor can it 
be inferred, although the depositing of other defined layers such as nitrides, oxynitrides, 
carbides etc. is mentioned (See Page 17, Line 20 to Page 18, Line 21). In particular, there is no 
mention in D1 that such an addition during the deposit of the electrochromic layer leads to a 
reduction of the reactive charge. 

1 .3 Document D2 discloses, very generally, a method for coating a substrate (in particular 
glass) with a metal oxide coating, in particular tin oxide, by means of sputtering in an 
atmosphere with a balanced basic gas mixture that has an oxidizing and reducing effect, and 
consists of at least 20 vol.% oxygen, hydrogen and a gaseous hydrocarbon or halogenated 
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hydrocarbon, optionally with 5-40 vol.% argon (See Claims 1-2). This gas mixture prevents the 
accretion of the target with oxides (see Column 1, Lines 13-37; Column 2, Lines 40-43). 

The manufacture of electrochromic coatings or of electrochromic elements is nowhere 
mentioned in D2. Document D2 can therefore not be combined with D1, not even by way of 
inference, because D1 addresses an entirely different objective. 

1.4 The remarks presented above show that Claims 1-13 satisfy the requirements of Article 
33(2) and (3) PCT. The industrial applicability of the claimed method and of the electrochromic 
elements is obvious. 



Amended Sheet 3 contains the following text. The new text is underlined: 

... increases drastically. A lengthy conditioning process, however, renders production more 
costly and is thus undesirable. In addition. Electrochromic coatings produced according to the 
prior art frequently possess insufficient storage capacity or inadequate coloring efficiency (ratio 
of transmission range to intercalated charge per unit of area). 

WO 96/06203A disclose s the m anufacture of electrochromic elements bv coating with wa, 
Nb2Qs^6 Q s , NiO or lrQ 2 by reactive spu t tering in an atmosphere of oxygen and arg on 

A process according to the preamble of Claim 1 is known from GB 2 086 601 A. According to 
this publication ...oxygen and hydrogen vapor are added to the coating atmosphere, in order to 
produce electrochromic hydroxide coatings from metal targets. As a coating process clearly 
preferable to cathode sputtering with a coating atmosphere containing water vapor, reactive ion 
plating with the addition of water vapor is employed. The electrochromic coatings produced in 
this way are used for the production of electrochromic displays where H+ ions are used as 
charge carriers. In a large-scale industrial sputtering process, the addition of water vapor to the 
coating atmosphere can only be controlled with difficulty and leads to significant lack of 
uniformity in the coating properties and in the distribution of coating thickness. 

The object of the invention is to provide a process with which electrochromic coatings can be 
produced by cathode sputtering with at all events less positive or even negative blind charge. 
With the process, it should in addition be possible to produce electrochromic coatings with 
higher storage capacity (absorption capacity) for positively charged ions, in particular W ions or 
Li+ ions. The process should be easier to control than cathode sputtering in a coating 
atmosphere with addition of water vapor. 



Amended Sheet 3a contains the following text: 



To achieve this object, the invention proposes that at least one gaseous hydrocarbon be added 
to the coating atmosphere. Especially suitable are the saturated hydrocarbons, and preferably 
methane. This gaseous saturated hydrocarbon is characterized by an especially high proportion 
of hydrogen to carbon per molecule. It has been found that the desired effect of the addition to 
the coatmg atmosphere according to the invention is best achieved if the ratio of hydrogen to 
carbon in the molecule of the hydrocarbon is high, as with excessive carbon content of the 
molecule, excessive carbon is incorporated in the coatings, as a result of which the 
electrochromic properties can deteriorate. In addition, it is possible, with a ... 



